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Description 

La presents invention concerne des films minces 
polyesters composites bietir^s ayant au moins sur 
une face exteme une rugosit6 nouvelle et originate, 
amende par des protuberances en forme de ddmes et 
de pics et permettant d'obtenir un compromis trds 
satisfaisant, dans un large domaine de. rugositfi, 
entre ies propri6t6s de machinabilitd (facilit6 
d'enroulage d grande Vitesse ou glissant) et les ph6- 
nomdnes d'abrasion {resistance d la formation de 
poudre blanche), et utilisables notamment pour la 
fabrication de bandes magndtiques ayant de bonnes 
proprietds eiectromagndttques. 

On connaTt dejS des films polyesters composites 
minces utilisables notamment pour la fabrication de 
bandes d'enregistrement audio ou vid6o et compor- 
tant une couche transparente, en general non char- 
g6e ou 6ventuellement tr6s peu charg6e, et au moins 
une couche exteme comportant un additif constitu6 
par une charge fine et permettant d'apporter les pro- 
priet§s de glissant n6cessaire d une bonne machina- 
biltte. 

De tels films composites biorient6s sont par exem- 
ple d6crits dans GB-A-1 397 653 au nom de La Cello- 
phane, oO Ton trouve des films composites ayant d 
coeur une couche de polyester transparente (non 
charg6e), et ^ Textfirieur au moins une couche 
polyester moins transparente et plus glissante et 
contenant des particules solides de dimension inf6- 
rieure S 2 micrometres et provenant du r§sidu du 
catalyseur. 

11 n'est pas facile avec de tels films composites 
d'adapter la rugosite d I'application envisagSe en 
jouant sur le microrelief et done sur la taille, le nombre 
et la repartition des protuberances. II n'est pas §gale- 
ment aise de rdgler la difference de rugosite entre ies 
deux faces externes du film composite. 

II est en outre difficile d'eviter toute presence de 
pics de dimensions trop eievees par rapport d 
I'ensemble des autres protuberances (il est bien 
connu que cette presence est nefaste puisqu'elle 
implique en effet des pertes d'information et done 
des defauts comma les «drop out» dans le cas des 
bandes magnetiques video...). 

Dans EP-A-35835 on a d6crit des films compo- 
sites constitues par au moins une couche exteme 
chargee d'un polymere amorphe thermoscel labia 
dont I'epaisseur est inf erieure S la dimension particu- 
laire moyenne de la charge qu'elle contient et d'une 
couche support non chargee d'un poiymere cristallin 
plus epaisse que la ou les couches extemes. L' aspect 
de la surface de la couche externe resulte directe- 
ment et essentiellement des asperites creees par la 
saillie des particules de charges, d la surface de ta 
couche polymerique. Une telle surface se caracterise 
essentiellement par la presence de pics et permet 
d'ameiiorer la machinabilite des films (bobinage 
notamment). Les rugosites ainsi obtenues ne peu- 
vent etre acceptees pour certaines applications des 
films composites car elles induisent lors de I'utilisa- 
tion des phenomfenes d'abrasion. Ces phenomdnes 
constituent un obstacle e I'emploi de tels films dans 
le domaine des bandes magnetiques. 

En resume, il est done difficile de pouvoir commo- 



dement ajuster la microrugosite de la face externe de 
la pellicule {ou des deux faces extemes), tout en eli- 
minant les protuberances genantes. 
II se posait done le problfeme de mettre au point de 

5 nouveaux films polyesters composites biorientes 
ayant une rugosite adaptable, dans un domaine varie 
d' utilisations et d6pourvus de protuberances de 
dimensions gSnantes et ayant done un ensemble 
satisfaisant de propriet6s, par exemple dans le 

10 domaine de la machinabilite, de la resistance d I'abra- 
sion et servant de support pour des bandes magne- 
tiques ayant de bonnes propri6tes 6lectromagn6- 
tiques... La pr6sente invention repond precis6ment 
a ee but. 

75 II a ete trouve, et c'est ce qui constitue I'objet 
de la presents invention, des nouveaux films multi- 
couches biorientes constitues par au moins deux 
couches contigues (A) et (B) caracterises en ee que 
la couche (B) support chargee a une epaisseur supe- 
20 rieure au diam6tre median en volume des particules 
qu'elle contient et en ce qu'au moins une couche 
externe dite (A) possfede une rugosite apportee par 
des d6mes et des pics, les ddmes 6tant presents h rai- 
son d'au moins 5 par mm^ et ayant une hauteur 

2s superieure ou egale k 9/100 de micrometres, un 
ddme constituent une protuberance telle que le rap- 
port de sa hauteur sur le diametre de sa base soit 
inferieur a 1 /1 00, un pic etant une protuberance telle 
que le rapport de sa hauteur sur le diamfetre de sa 

30 base soit egal ou superieur d 1/100. 

On precisera que le diametre de base correspond e 
la dimension maximale de la particule determinee par 
observation microscopique interferometrique. 
Les films selon la presente invention poss6dent un 

3S ensemble particulierement favorable de ddmes et de 
pics qu'il est impossible d'obtenir selon les techni- 
ques conventionnelles: il apparaTtque la plupart des 
pics sont situes sur des ddmes ce qui entratne 
comme consequence une amelioration du glissant. 

40 La proportion et la taille relative des -ddmes et des 
pics pourra etre variee afin d'adapter les rugosit6s. 
Bien entendu, les films selon I'invention peuvent 
comporter dans la couche A, et en quantite quelcon- 
que, des ddmes ayant moins de 9/100 de micro- 

46 metres en hauter. Ces ddmes n'ont pas d'influence 
sensible sur la rugosite. 

La hauteur des pics et des ddmes peut Stre me- 
suree par toute methode interferometrique adapt6e 
e cet effet. On peut par exemple utiliser une me- 

60 thode interferometrique avec detection de I'ampli- 
tude de la phase. [Voir par exemple methode decrite 
parG. ROBLIN (J. optics, Paris) 1977, vol. 8, n° 5, 
pages 309-3181. 
Ainsi, par interferometrle on peut determiner les 

55 hauteurs de ddmes et commodement evaluer le nom- 
bre de ddmes dont les hauteurs sont situees dans des 
intervalies dont la valeur est une fraction de la lon- 
gueur d'onde pour la mesura Les bornes des interval- 
ies, retendue de I'intervalle servant au comptage peu- 

60 vent etre modules et fix6s e la demande. On peut par 
exemple determiner le nombre de ddmes par mm^ 
dans des intervalies de dimensions allant de 9/100 de 
micrometres S 9{n+1)/100 micrometres, n 6tant un 
nombre entier egal ou superieur e 1 et en general infe- 
rs rieur e 10, et prefrentiellement inferieur ou egal e 5. 
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On retlent avantageusement dans le cadre de la 
prSsente invention le comptage des d6mes et des 
pics, antra 9/100 de mrcronndtres et 45/100 de 
nnicromfetres et prdf^rentiellement entre 9/100 de 
mlcrom6tres et 27/100 de nnicrom6tres. 

Avantageusement, les films selon I'invention qui 
possddent simultan^ment des d6mes et des pics de 
hauteur sup6rieure ou 6gale d 9/1 00 de micrometres 
sonttels qu'au moins 80% des pics ont une hauteur 
au plus 6gale au double de la hauteur des ddmes. 

Ainsi, si dans les films de la prdsente invention les 
ddmes sont de dimension Inf^rieure ou 6gale d 
9(n + 1)/100 en micrometres, n 6tant un nombre 
entier tel que pr^c^demment dSfini, au moins 80% 
des pics auront une hauteur inferieure ou ^gale d 
1 8 (n + 1 ) /1 00 en micrometres. 

Pr6f6rentiellemBnt et dans le contexte pr6c6dent, 
80% des pics auront une hauteur Inf6rieure d 
9(n + 1)/100 en micrometres, le restant ayant une 
hauteur au plus dgale e 18(n+1)/100 en micro- 
metres. 

La rugosite des films selon la presente Invention 
est apportee par les ddmes et les pics, elle peut se 
situer e t'lnterieur d'intervalles trbs larges tels que 
Ton satisfasse aux inegalites suivantes: 

0,01 < Rt ^ 1 

0,001 < Re < 0,1 

La rugosite d'un film s'exprime generalement au 
moyen de deux valeurs: 

— une valeur correspondant k la rugosite totale 
ou maximale Rt (egalement appeiee PV selon les ter- 
mes anglais «peak-to-valley») qui se dfifinit comme 
recart maximal de la rugosite; 

— une valeur correspondant e la rugosite 
moyenne Ra (Sgalement appeiee CLA selon les ter- 
mes anglais «center line average»). 

La rugosite totate ou maximale Rt et la rugosite 
moyenne Ra sont d6finies et leur mesure est decrite 
dans la norme internationale ISO R 458. 

Bien entendu les intervaDes de rugosite des films 
selon la presents invention peuvent etre volontaire- 
ment fixes dans des tntervalles beaucoup plus res- 
serres en fonction de Tapplication envisagee. 

Dans le domaine des films pour bande video, les 
rugosites sont en general comprises dans les limites 
suivantes: 

0,03 < Rt < 0,3 0,003 < R^ < 0,03 

et preferentiellement dans les limites suivantes 

0,03 < Rt < 0,1 0,003 < Ra < 0,01 

Dans le domaine des bandes informatique ou 
audiO'Visuel la rugosite est nettement plus impor- 
tante qu'en video. Cette rugosite se situe dans les 
limites suivantes: 

0,2 < Rt < 0,50 

0,02 < Ra < 0,05 

Selon une variante de la presents invention on peut 
creer sur la face externe (A) des films de la presente 
invention une rugosite totale Rt au moins egale e 
1 ,3 fois, avantageusement e 1 ,5 fois et preferentiel- 
lement e 2 fois la rugosite totale du film pleine masse 
(ou monocouche) obtenable avec la mdme composi- 
tion polyester que celle servant d {'elaboration de la 
couche A. 

La rugosite de la couche A. peut done 6tre bien 
superieure h celle de la surface du film pleine masse 



monocouche. Cette elevation de rugosite trouve son 
existence dans un report de rugosite lie e la presence 
d'une couche polyester contigue e la couche A, la 
couche B contenant des particules de diametre 

5 median en volume x. La rugosite de la couche A, plus 
eievee que celle du film pleine masse correspondant, 
peut etre moduiee en fonction de repaisseur de cette 
couche A et de la taille et de la quantite de particules 
presentes dans la couche B. Sans voutoir etre lie par 

10 une quelconque explication, on pense qu'il s'etablit 
sur la face relati vement lisse de la couche A une rugo- 
site par report du fait de la presence de deformations 
existant dans la couche B au niveau de {'interface des 
deux couches. Le report de rugosite est plus fort si la 

IS taille des particules de la couche B augments. Le 
report de rugosite est egalement fonction de repais- 
seur de la couche A et est d'autant plus accentue que 
I'epalsseur de la couche A est reduite. 
L'existence de ces deux couches contigues A et B 

20 apparaft done Stre I'un des 6l6ments caracteristiques 
de la presente invention. 

La couche B (it peut y avoir plusieurs couches B) 
comporte done une quantite de matiere particulaire 
inerte correspondant en general ponderalement d 

25 0,01 % e 2% et de preference de 0, 1 e 1 % du poids 
de la resine polyester de la couche B, les particules 
inertes ayant un diametre median en volume adapte 
e I'application envisagee: le diametre median en 
volume est habituellement compris entre 0,2 et 2,5 

30 micrometres. 

Dans le domaine des films pour application video, 
les particules inertes ont en general un diametre 
median en volume compris entre 0,2 et 1 microme- 
tre; en audio et bande informatique, le diametre 

35 median des particules est compris en general entre 
0,5 et 2,5 micrometres et preferentiellement entre 
0,5 et 1,5 micrometres. 

Par diametre median en volume on entend pour 
une particule la valeur du diametre spherique cor- 

4o respondant e 50% du volume de I'ensembte des par- 
ticules et lue sur la courbe de distribution cumuiee 
reliant les volumes des particules au diametre de par- 
ticules. 

Par diametre spherique d'une particule, on entend 

45 le diametre d'une sphere ayant un volume equivalent 
e celui de ladite particule. 

Les particules de la couche B peuvent provenir 
d'une charge inerte fine et/ou de residus issus du 
systeme catalytique mis en oeuvre durant la reaction 

50 d'interechange et/ou de polycondensation. 

Si on opte pour I'tntroductton de charges inertes, 
les charges fines peuvent alors etre de nature tres 
variee, naturelle ou synthetique. La repartition de 
leur granulometrie peut etre large ou resserree. 

55 Les charges fines peuvent Stre choisies parmi: le 
carbonate de calcium, le silicate d'aluminium cal- 
cine ou hydrate (kaolin, kaolinite...), le silicate de 
magnesium, le sulfate de baryum, le mica, la terre de 
diatomees, le terephthalate de calcium, le phosphate 

60 de lithium, des oxydes contenant un metal ou un 
metalloVde choisi parmi les elements des groupes II, 
III et IV du tableau periodique des elements, par 
exemple I'oxyde d'aluminium, Ti02, SiOz, MgO... 
Enfj'n il est egalement possible dans le cadre de la 

65 presente invention d'tntrodutre dans la couche B 
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deux populations distinctes de charges differ nt 
entre elles par leur nature et/ou leur granulomdtrie. 
[Cette situation peut etre rencontr6e lorsque I'on 
recyciera les films contenant des charges fines dans 
la couche (B) et des charges tr6s fines dans la couche 
(A) comme on le verra plus loin], 

Lorsque les particules proviennent du catalyseur 
celui-cf peut dtre avflntageusement un sel de calcium 
et/ou de lithium. Les particules peuvent 6tre consti- 
tutes igalement par des particules organiques dven- 
tuellement polymtriques, par un sel organique ou 
inorganique mStallique ou encore par des particules 
complexes ayant une partie polyester et une partie 
metallique {voir par exemple brevet BG-A-1 397 653 
et brevet US-A-4138386), 

La taille des particules (diam^tre median, reparti- 
tion granulomttrlque) de la couche B, Ttpaisseur 
relative de la couche A sont adaptds de mani^re^ 
obtenirlarugositdddsirte. Un bon report de rugositd, 
caracttrise par la presence de ddmes et de pics peut 
^tre facrlement obtenu pour un diamfetre median en 
volume donnt en rtduisant I'tpaisseur de la couche 
(A). D6signant par x le diamMre median en volume de 
la particule de la couche B et sans etre limrtd par des 
definitions trop strictes, on peut indiquer qu'un 
report important est obtenu lorsque I'dpaisseur de la 
couche A est au plus tgale ^ 6 f ois le diamdtre median 
en volume x des particules de la couche B. Un tel 
choix permet de mant^re generate d'obtentr une 
rugosite externe au moins egale e 1 ,3 fois la rugosite 
du film pleine masse correspondent. Des reports de 
rugosite existeront egalement mais de manidre 
moins accentuee lorsque I'epaisseur de la couche A 
sera inf6rieure ^ 10 fois le diamfttre median en 
volume des particules de la couche (B). On notera 
que la couche (B) est une couche «epaissei> dont 
repaisseur est au moins egale k 3 fois le diam&tre 
median de la particule. 

La repartition granulometrique des particules pre- 
sentee dans la couche B a evidemment une influence 
sur le report de rugosite. Avantageusement on pren- 
dre ses dispositions de maniere d ce que cette reparti- 
tion granulometrique des particules ne sort pas trop 
etendue. Preferentlellement cette repartition granu- 
lometrique sera resseree. A titre d'exempte, en 
video, dans le cas de I'addition d'une charge fine 
inerte, celle-ci peut avoir la repartition granulome- 
trique suivante: 

2,5 micrometres >d> 1,5 micrometres OS 4% 
1,5 micrometres >d> 0,5 micrometres 20 d 40% 
0,5 micrometre >d 50 6 80% 

d representant le diametre de la particule. 

Selon una variante avantageuse de la presente 
invention on prepare des films particulierement inte- 
ressants en utiiisant dans la couche B des charges 
de diametre median x tels que repaisseur e de la 
couche A soit reiiee au diametre median des parti- 
cules par I'inegalite suivante: 

x/3 ^ e ^ 4x 

L'epaisseur de la couche A est avantageusement 
inferieure e 6 micrometres. 

La resine polyester allant constituer la couche A 
est une resine chargee contenant des particules tres 
fines (dimension moyenne de particule inferieure ^ 
celle des particules de la couche BL 



Plus precisement la resine A contient des particu- 
les tres finement dlvis6e, ayant un diametre median 
en volume y nettement inf erieur e celui des particules 
de la couche B (diametre x) telle que le rapport y/x 
5 soit inf erieur ou egal a 0, 5 at pref erentiellement inf 6- 
rieur e 0,3. L'emplol d'une telle r6sine favorise la 
creation d'une rugosite comportant simultan6ment 
des pics et des ddmes dont la taille et le nombre sont 
fonctlon des quantites de particules dans les deux 

JO couches, de leurs dimensions moyennes et de 
repaisseur relative de la couche A par rapport e ta 
taille des particules presentee dans la couche B. 

Les particules de la couche A peuvent provenir de 
residus catalytiques et/ou de charges inertes intro- 

75 duftes dans la resine polyester, 

Lorsque les particules de la couche A resultent de 
r introduction de charges inertes la quantite de 
charge tres fine introduite dans la resine A est faible 
et en general comprise entre 0,0 1 et 0, 5 % . La charge 

20 tres fine est choisie parmi les charges ayant une 
nature chimique analogue a celle de la charge intro- 
duite dans la couche (B) et peut etre par exemple du 
Ti02 ou de la silice. La charge fine et la charge tres 
fine peuvent selon une variante avoir la meme nature 

2s chimique. 

Les couches A contenant des particules telles que 
precedemment definies peuvent appartenir e des 
films bicouches ou e des films ayant au moins 3 
couches, ces derniers comprenant deux faces ex- 

30 ternes A. 

Lorsque les films selon la presente invention sont 
constitues par au moins 3 couches, les deux couches 
externes 6tant avantageusement des couches A tel- 
les que precedemment definies, les deux rugosites 

35 des faces externes peuvent etre les mSmes ou etre 
differentes. Les films peuvent comporter une ou 
plusieurs couches coeur eventuellement chargees 
de maniere differente (nature des particules, taille, 
distribution granulometrique...). 

40 Les films selon I'invention qui possedent deux cou- 
ches extemes dissym6triques e rugosite originale 
sont particulierement interessants. La presence 
d'une couche tr6s peu rugueuse destinee e recevoir 
la matiere magnetique, et d'une autre couche e plus 

45 forte rugosite (conferrant au film sa bonne machina- 
bilite) offre un inter§t certain dans le domaine des 
bandes magnetiques, notamment audio et video. 

Les films selon I'invention peuvent avoir une epais- 
seur tres variee; celle-ci est en general comprise 

BO entre 5 micrometres et 100 micrometres et varie 
selon Tapplication envisagee. En video les films ont 
une epaisseur en general Inferieure e 1 5 microme- 
tres. En informatique et audiovisuel les films ont en 
general une dimension comprise entre 4 micrometres 

55 et 12,5 micrometres. 

Les films selon la presente invention peuvent etre 
produits par tout precede permettant de f abriquer un 
film multtcouche par exemple par coextrusion. 
Les films selon la presente invention peuvent ainsi 

60 etre fabrrques par coextrusion e i'aide d'une filiere 
multicanaux ou e I'aide d'une ftliere conventionnelle 
precedee par un dispositif dans lequel les differentes 
couches sont combinees dans la structure voulue. 
Avantageusement, on utilise une filiere multica- 

05 naux dans laquelle les differents flux de polymeres 
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fondus sont amends d la fili^re, a partir de canalisa- 
tions s^par^es puis rdpartis dans la largeur de la 
fili^re avant de se rSunir d I'entrde des Idvres de 
celle-ct pour donner k la sortie la structure comptexe 
d^sirSe. 

Selon une variante de rinvention les films sont 
obtenus par coextrusion d'au moins deux r6sines 
polyesters chargdes. 

Plus pr^cisdment un autre objet de I' invention est 
constrtu§ par un proc6d§ de preparation de films mul- 
ticouches bforientSs constitu^s par au moins deux 
couches contigues (A) et (B), une couche externa (A) 
poss^dant une rugosity par ddmes et pics tels que 
ddflnis pr^c^demment caract6ris6e en ce que Ton 
coextrude, au moins, deux r6sines polyesters Tune 
destin6e d former la couche (A) et contenant de 0,01 
d 0,5% de particules inertes de diamdtre median en 
volume y, I'autre destin^e d former la couche (B) et 
contenant de 0,01 d 2% de particules inertes de dia- 
m^tre median en volume x, x dtant comprls entre 
0,5 et 2,5 micrometres, le rapport y/x dtant infdrieur 
ou ^gal S 0, 5, le film amorphe resultant de la coextru- 
sion 6tant 6tir6 biaxialement de manidre convention- 
nelle, Touverture des fili^res 6tant choisie de telle 
mant^re qu'apr^s bidtirage I'dpalsseur de la couche 
(A) soit infSrieure d 10 x et I'Spaisseur de la couche 
{B] soit au moins igale d 3 fois le diamdtre median de 
la charge pr6sente dans cette couche. 

Les r^sines de polyester mises en oeuvre dans le 
cadre de Tinvention ne sont pas critiques. Ce!les-ci 
peuvent §tre obtenues selon tout proc6d6 connu d 
partir de diol (ethylene glycol; butanediol...) et de 
diacides carboxyliques ou de diester d'acide dicar- 
boxylique. II peut s'agir dgalement de melange de 
polyester ou encore de copolyester tel que ceux 
obtenus h partir du polyt6r6phtalate d'6thyI6negly- 
col en remplapant partiellement r^thyl^he glycol 
par d'autres glycols tels que le butane diol-1,4, le 
n6opentylglycol, le bis (hydroxym6thyl|-1,4 cyclo- 
hexane, ou encore en remplapant partiellement 
Tacide t^r^phtalique par un autre acide dibasique, all- 
phatique ou aromatique tel que Tacide adipique, 
Taclde sSbacique, Tacide isophtalique. Les r^sines 
polyesters sont avantageusement choisies de telle 
mani^re que Ton puisse conferrer au film apr^s 6ti- 
rage et orientation des propri^t^s m^caniques sa- 
tisfaisantes [film d teneur cristalline ^lev^e]. 

Pr^f^rentiellement, les r^sines polyesters qui vont 
constituer les couches A et B sont d base de poly- 
t6r6phtalate d'^fhylfeneglycol. Pr6f6rentiellement, 
les r^sines polyesters sont des polyt^r^phtalates 
d'6thyl6ne glycol dont la viscosit6 intrinsfeque me- 
sur6e d 25°C dans ro-chloroph^nol, d une con- 
centration dgale d 1 %, est comprise entre 0,6 et 
0,75 dl/g. 

Les films bidtir^s selon 1' Invention sont obtenus d 
partir de r^sines polyesters du type A et 6, en rece- 
vant par exemple sur un tambour tournant ref roidi le 
stratifid coextrud§ constitu6 par les couches fon- 
dues superpos^es de polyester et en falsant subir 
ensutte au stratifi^ amorphe les traitements clas- 
siques d'^ttrage (mono ou bidtirage dans deux direc- 
tions perpendiculalres} et de thermofixation. 

Bien entendu, les conditions de mise en oeuvre 
devront 6tre adaptdes, de telle manldre que Ton 



obtienne dans la couche A la rugositd originate telle 
que pr^c^demment d^finie. On y parviendra ais6- 
ment en agissant sur TSpaisseurde la couche (A), sur 
la taille et la distribution granulomdtrique des parti- 

s cules de la couche B. 

Pr6f6rentiellement, le stratifl6 amorphe subit un 
traitement de blStirage en sequence normale {le pre- 
mier etirage est longitudinal) ou inverse (le premier 
6tirage est transversal) avec un taux d'^tirage longi- 

10 tudinal compris entre 3 et 5 et un etirage transversal 
compris entre 3 et 5. Le traitement de thermofixation 
est realise d une temperature croissante dans un 
intervalle de temperature compris entre 1 50 et 
250*»C. 

15 Les films bietires, obtenus selon la pr^sente inven- 
tion, sont remarquabtes en ce sens qu'ris peuvent 
servir de support pour de nombreuses applications, 
notamment pour I'obtention de bandes magnStiques 
pour ordinateur ou dans le domains de la video. 

20 Un autre objet de la presente invention est done 
constitue par I'utilisation des films precSdemment 
decrits pour Tobtention de bandes magnetiques. 

En ce qui conceme en particulier la bande magneti- 
que video, les films composites de I'invention sont 

25 des supports presentant un ensemble particuliere- 
ment approprie de proprietes: presence d'une face 
relativement lisse h rugosite par ddmes et pics apte 
e recevotr, avec des bonnes proprietes d 'adherence, 
la partie magnetique (enduit magnetique ou metalli- 

30 sation) et existence d'une face e rugosite plus tmpor- 
tante d base de pics et eventuellement de ddmes et 
permettant d'obtenlr une bonne machinabilite. 

Comme on Ta deje dit de tels films possedent sur 
la face (A) une rugosite plus eievee que cetle du film 

36 pleine masse correspondant ayant la mdme composi- 
tion; ce phenomdne n'a pas, de manidre surprenante, 
d'incidence quelconque sur les proprietes eiectro- 
magnetiques alors qu'il implique une bien meilleure 
machinabilite. 

40 On observera egalement que la couche la plus 
epaisse du film polyester composite est de manidre 
generate une couche chargee. Les rebuts du film 
composite, notamment les bords pourront fetre com- 
modement recycles pour regenerer en partie la cou- 

45 che B chargee, la structure de ce film permettant 
d'amortir d'eventuels defauts amenes par la pre- 
sence inopportune et accidentelle de particules 
gdnantes. 

Les exemples qui suivent illustrent I'invention; 

50 

EXEMPLES 

On prepare successivement par transesterifica- 
tion d partir de terephtalate de dimethyle des poly- 
terephtalate d'ethyieneglycol non charges et plu- 
65 sieurs lots de polyterephtalate d 'ethylene glycol 
charges. Les poly meres de polyterephtalate d' ethy- 
lene glycol ont ete obtenus en utilisant comme 
catalyseur d'interechange soit I'acetate de calcium, 
soit I'acetate de manganese et dans les deux cas 
60 I'antimoine comme catalyseur de polycondensation. 
Les divers lots de polymdres sont les suivants: 
1 - polyester non charge 
It - polyester charge e 0,25% en poids de Ti02 
- (diametre median en volume des particules 
65 0,4 micrometre) 
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III - polyester charg§ k 0,25% en poids de car- 

bonate de calcium (diam&tre median en 
volume des particules 1 micromdtre) 

IV - polyester charg6 d 0,25% en poids de car- 

bonate de calcium (dlam6tre median en 
volume des particules 0,4 micrometre) 

V - polyester charge k 0,4% en poids de kaoli- 

nite (diam^tre median en volume des parti- 
cules 0,3 micromfetre) 

VI - polyester charg6 d 0,4% en poids de kaoli- 

nite (diam^tre median en volume des parti- 
cules 1 micrometre). 
Les polyesters ont une viscosity intrins§que egale 



e 0,65 dl/g. Les charges ont 6t6 introduites sous 
forme de suspension glycolique que I'on a Incorpor^ 
dans Is milieu r6actionnel en fin de reaction d'inter- 
6change. Les polyesters contiennet ^ventuellement 
des particules provenant de r6sidus catalytiques; 
des polyesters contenant des particules de r6sidus 
catalytiques sont utilis6s aux exemples 4 et 5 pour 
former les couches (A). 

A partir des diverses proportions relatives de 
polym6res on prepare les compositions polym6res 
appropri6es qui seront coextnjd6es af in d'obtenir les 
films correspondent aux divers exemples. 

Les r6sultats figurent dans le tableau suivant: 



COUCHE (A) 



COUCHE (B) 



RUGOSITES 



Ex. 



Charge 



Charge 



Nature 0** Ouantitd Nature 0** Quantitd 

en ppm en ppm 



REPARTITION DES DOMES 
Couche Couche ET DES PICS 

(A) (B) (couche A) 



TiOa 0,4 2500 4,5 kaolinite 1 

composite 2 couches 
COaCa 0,4 2500 2 COsCa 1 

composite 2 couches 

Ti02 0,4 2500 2 COaCa 1 

composite 3 couches 
2 couches externes (A) 
Identiques {h savoir: 
charge, quantity, 6paisseur 



Rt 0,155 0,28 — 10 domes entre 9/100 
et 18/100 Jim 

3000 7,5 — 3100 pics entre 9/100 

Ra 0,015 0,025 et 18/100 Jim 

— 800 pics entre 1 8/1 00 
et27/100um 



2500 7 Rt 
Ra 

2500 7 Rt 

Ra 



0,12 0,15 
0,01 0,015 



0,12 
0,01 



n6ant 



0 2 kaolinite 0,3 4000 7 Rj 0,082 0,184 



composite 2 couches 



0,009 0,017 



n6ant 



0 5,5 kaolinite 1 4000 3,5 



composite 2 couches 



0,11 0,28 



0,011 0,025 



■ 12d6mesentre 9/100 
et 18/100 Jim 
2500 pics entre 9/100 
et 18/100 Jim 

— 700 pics entre 18/100 
et 27/100 urn 

— 11 domes entre 9/1 00 
et 18/100 urn 

— 2800 pics entre 9/100 
et 18/100 Jim 

— 700 pics entre 18/100 
et 27/100 nm 

— 7 ddmes/mm^ de hau- 
teur comprise entre 
9/100 et 18/100 urn 

— 41 pics/mm^ de hauteur 
comprise entre 

9/100 et 18/100 ^m 

— 4 pics/mm2 de hauteur 
comprise entre 
18/100 et 27/100 jim 

— 10 d6mes/mm^ de hau- 
teur supdrieure d 
9/100 Jim 

— 31 plcs/mm^ de hauteur 
comprise errtre 

9/100 et 18/100 Jim 

— 3 pics/mm^ de hauteur 
comprise entre 
18/100 et 27/100 ^m 



* : e* : dpaisseur en micrometre 
** : 0** ; diam&tre median en micrometre 
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On observera que les films pleine masse corres- 
pondant aux couches (A) des divers exemples ont les 
rugosit^s suivantes: 



Exemples Rj en micrometres 

1 0,08 

2 0,09 

3 0,08 

4 0,04 

5 0,04 



Les films pleine masse correspondent possddent 
simuitan^ment des domes et dventuellement des 
pics [precipitation de rSsidus catalytiques) mats les 
pics et tes ddmes sont en tr^s faible quantity. 



Revendications 

1. Films polyesters multicouches biorient^s 
constitu6s par au moins deux couches contigues (A) 
et (6) caract^ris^s en ce que la couche (B) support 
chargSe a une ^paisseur sup^rleure au diam^tre 
median en volume des particules qu'elle contlent et 
en ce qu'au moins une couche externe (A) possdde 
une rugosit^ apportSe par des domes et des pics, les 
ddmes 6tant presents ^ raison d'au moins 5 par mm^ 
et ayant une hauteur sup6rieure ou 6ga\e d 9/1 00 de 
micrometres, un ddme constituant une protuberance 
telle que le rapport de sa hauteur sur le diamdtre de 
sa base soit inf6rieur d 1/100, un pic etant une pro- 
tuberance telle que le rapport de sa hauteur sur le 
diam^tre de sa base soit egal ou superieur d 1/100. 

2. Films polyesters selon la revendicatron 1 , dont 
au moins une couche externe (A) poss^de une rugo- 
site induite par la presence de domes et de pics de 
hauteur superieure ou Sgale d 9/100 micrometres 
caracterises en ce qu'au moins 80% des pics ont une 
hauteur au plus egale au double de la hauteur des 
domes. 

3. Films polyesters selon I'une des revendications 
1 et 2, dont au moins une couche externe (A) pos- 
sede une rugosite induite par ta presence de ddmes 
et de pics caracterises en ce que les ddmes ont une 
hauteur inf6rieure e 9{n+ 1)/100 de micrometres, 
n etant un nombre entier 6gal ou superieur e 1 , 80% 
des pics ayant une hauteur en micrometres inf erieure 
e 1 8 (n + 1 ) /1 00 de micrometres. 

4. Films seton la revendication 3 dans laquelle 
n est au plus egal e 1 0. 

5. Films polyesters selon I'une des revendications 
precedentes comprenant une couche polyester (B) 
contigue e la couche (A), caracterise en ce que la 
couche (B) contient des particules inertes repr^sen- 
tant ponderalement de 0,01 e 2% du poids de la 
rdsine polyester de la couche 8, et ayant un diametre 
median en volume compris entre 0,2 micrometres et 
2,5 micrometres. 

6. Films selon la revendication 6 dans laquelle les 
particules de la couche (B) proviennent de I'addition 
de charge inerte fine. 

7. Films polyesters multicouches biorientes selon 
I'une des revendications precedentes caracterises 
en ce que I'epaisseur de la couche (A) est inferieure 
e 10 fois le diametre median en volume d des parti- 
cules de la couche (B). 



8. Films polyesters multicouches biorientes selon 
I'une des revendications precedentes caract6rises 
en ce que l'6paisseur de la couche (B) est au moins 
egale k 3 fois le diametre median en volume x des 

5 particules presentes dans cette couche. 

9. Rims polyesters multicouches biorientes selon 
Tune des revendications precedentes caracterises 
en ce que la couche (A) contient des particules iner- 
tes f inement di vtsees de diametre median en volume 

TO y tel que le rapport des diametres median en volume 
y/x sort inferieur ou egal e 0,5. 

10. Rims polyesters selon la revendication 10 
dans laquelle les particules inertes de la couche (A) 
proviennent de I'addition de charge inerte fine. 

IS 11. Films polyesters selon Tune des revendica- 
tions precedentes comprenant deux couches exter- 
nes (A) et au moins une couche (B). 

1 2. Precede de preparation de films multicouches 
biorientes constitu6s par au moins deux couches 

20 contigues (A) et (B), une couche externe (A) posse- 
dant une rugosite par ddmes et pics tels que deftnis 
dans la revendication 1 caracterisee en ce que Ton 
coextrude, au moins, deux resines polyesters I'une 
destinee e former la couche (A) et contenant de 0,01 

25 e 0,5% de particules Inertes de diametre median en 
volume y, I'autre destinee e former la couche (B) et 
contenant de 0,01 e 2% de particules inertes de dia- 
metre median en volume x, x etant compris entre 
0,5 et 2,5 micrometres, le rapport y/x etant infe- 

30 rieur ou egal e 0,5, le film amorphe resultant de la 
coextrusion etant etire biaxlalement de manr6re con- 
ventionnelie, I'ouverture des filieres etant choisie 
de telle maniere qu'apres bietirage I'epaisseur de la 
couche (A) soit inferieure e 1 0 x et I'epaisseur de la 

3B couche (B) soit au moins egale e 3 fois le diametre 
median de la charge presente dans cette couche. 

1 3. Utilisations des films decrits dans I'une des 
revendications 1 e 1 2 ou obtanus selon la revendica- 
tion 13 pour I'obtention de bandes magnetiques. 

40 



Patentanspruche 

4S 1. Mehrlagige, doppelt verstreckte Polyesterfo- 
lien, bestehend aus mindestens zwei nebeneinander- 
liegenden Schichten (A) und (B), dadurch gekenn- 
zeichnet, dass die gefullte Tragerschicht (B) eine 
Starke aufweist, die grosser ist als der auf das Volu- 

50 men bezogene mittlere Durchmesser der Teilchen, 
die sle enthalt, und dass mindestens eine Aussen- 
schicht (A) eine durch Wolbungen und Spitzen be- 
dingte Rauhigkeit aufweist, mindestens fiinf Wol- 
bungen je mm^ vorhanden sind, deren Hdhe ^ 

SB 9/1 00 ^m ist, wobei eine Wdlbung eine solche Aus- 
stulpung darstellt, dass das VerhSltnis ihrer Hohe 
zum Durchmesser ihrer Basis < 1 /1 00 ist, und wobei 
eine Spltze eine solche Ausstulpung ist, dass das 
Verhaltnis ihrer Hdhe zum Durchmesser ihrer Basis 

60 ^ 1/100 ist. 

2. Polyesterfolien nach Anspruch 1 , bei denen 
mindestens eine Aussenschicht (A) eine durch die 
Anwesenheit von Wolbungen und Spitzen mit einer 
Hohe > 9/100 ^im hervorgerufene Rauhigkeit auf- 

65 weist, dadurch gekennzeichnet, dass mindestens 
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80% der Spitzen hochstens doppelt so hoch sind wie 
die Wdlbungen. 

3. Polyesterfolien nach einem der Anspruche 1 
und 2, bei denen mindestens eine Aussenschicht 
(A) eine durch die Anwesenhert von Wolbungen 
und Spitzen hervorgerufene Rauhigkeit aufweist, 
dadurch gekennzeichnet, dass die Hohe der Wol- 
bungen < 9 (n + 1 )/1 00 nm ist, wobei n eine ganze 
Zahl > 1 ist und 80% der Spitzen eine Hohe < 
18 (n + 11/1 00 urn auf weisen. 

4. Folien nach Anspruch 3, bei denen n hochstens 
gleich 10 ist. 

5. Polyesterfolien nach einem der vorangehenden 
Anspruche, umfassend eine an die Schicht (A) an- 
stossende Polyesterschicht (B), dadurch gekenn- 
zeichnet, dass die Schicht (B) inerte Teilchen enthait, 
die gewichtsmassig 0,01 bis 2% des Gewichtes des 
Polyesterharzes der Schicht (B) ausmachen, und ei- 
nen auf das Volumen bezogenen mittleren Durch- 
messer von 0,2 bis 2,5 \im aufweisen. 

6. Folien nach Anspruch 5, bei denen die Teilchen 
der Schicht (B) aus dem Zusatz eines inerten feinen 
Fiillstoffes stammen. 

7. Mehrlagige, doppelt verstreckte Polyesterfo- 
lien nach einem der vorangehenden Anspruche, da- 
durch gekennzeichnet, dass die Starke der Schicht 

(A) kleiner ist als das lOfache des auf das Volumen 
bezogenen mittleren Durchmessers der Teilchen der 
Schicht (B). 

8. Mehrlagige, doppelt verstreckte Polyesterfo- 
lien nach einem der vorangehenden Anspruche, da- 
durch gekennzeichnet, dass die Starke der Schicht 

(B) mindestens das 3fache des auf das Volumen be- 
zogenen mittleren Durchmessers x der in dieser 
Schicht vorhandenen Teilchen ist. 

9. Mehrlagige, doppelt verstreckte Polyesterfo- 
lien nach einem der vorangehenden Anspruche, da- 
durch gekennzeichnet, dass die Schicht (A) fein zer- 
teilte inerte Teilchen mit einem solchen auf das Volu- 
men bezogenen mittleren Durchmesser y enthait, 
dass das Verhaltnis der mittleren Durchmesser y/x 
g 0,5 ist. 

1 0. Polyesterfolien nach Anspruch 9, bei denen 
die inerten Teilchen der Schicht (A) aus dem Zusatz 
eines inerten feinen Fullstoffes stammen. 

1 1 . Polyesterfolien nach einem der vorangehen- 
den Anspruche, umfassend zwei Aussenschichten 
(A) und mindestens eine Schicht (B). 

1 2. Verfahren zur Herstellung von mehrlagigen, 
doppelt verstreckten Folien, bestehend aus min- 
destens zwei aneinanderstossenden Schichten (A) 
und (B), wobei eine Aussenschicht (A) eine durch 
Wolbungen und Spitzen, wie im Anspruch 1 defi- 
niert, hervorgerufene Rauhigkeit aufweist, dadurch 
gekennzeichnet, dass man mindestens zwei Poly- 
esterharze coextrudiert, von denen das eine dazu be- 
stimmt Ist, die Schicht (A) zu bilden und 0,01 bis 
0,5% inerte Teilchen mit einem mittleren Volumen- 
durchmesser y enthait, das andere dazu bestimmt 
ist, die Schicht (B) zu bilden und 0,01 bis 2% inerte 
Teilchen mit einem mittleren Volumendurchmesserx 
enthait, X 0,,5 bis 2,5 jim ausmacht, das Verhaltnis 
y/x ^0,5 ist, der beim Coextrudieren erhaltene 
amorphe Film in Qblicher Weise biaxial verstreckt ' 
wird, die Offnung der Dusen so gewahit wird, dass 



nach dem Doppeltverstrecken die StSrke der Schicht 
(A) kleiner als 10 x und die Starke der Schicht (B) 
mindestens gleich dem 3f achen des mittleren Durch- 
messers der in dieser Schicht enthaltenen FOIIstoffe 
5 ist. 

1 3. Verwendung der in einem der Anspruche 1 
bis 1 2 beschriebenen Oder gemass dem Anspruch 1 3 
erhaltenen Folien zur Herstellung von Magnetban- 
dern. 



Claims 

1. Biaxially oriented multilayer polyester films 
IS consisting of at least two adjacent layers (A) and (B), 

characterized in that the filled support layer (B) has 
a thickness which Is greater than the median volume 
diameter of the particles which it contains and in that 
at least one outer layer (A) has a roughness brought 

20 about by domes and peaks, the domes being present 
in a concentration of at least 5 per mm^ and having 
a height greater than or equal to 9/100 of micro- 
metres, a dome forming a protuberance such that the 
ratio of its height to the diameter of its base is less 

2B than 1/100, a peak being a protuberance such that 
the ratio of Its height to the diameter of its base is 
equal to or greater than 1/100. 

2. Polyester films according to Claim 1 , in which 
at least one outer layer (A) has a roughness caused 

30 by the presence of domes and peaks of a height 
greater than or equal to 9/100 micrometres, char- 
acterized In that at least 80% of the peaks have a 
height equal to at most twice the height of the 
domes. 

35 3. Polyester films according to either of Claims 1 
and 2, in which at least one outer layer (A) has a 
roughness caused by the presence of domes and 
peaks, characterized in that the domes have a height 
smaller than 9(n + 1)/100 of micrometres, n being 

40 an integer equal to or greater than 1, 80% of the 
peaks having a height in micrometres which is below 
1 8 (n -I- 1 ) / 1 00 of micrometres. 

4. Films according to Claim 3, in which n equals 
at most 1 0. 

45 5. Polyester films according to one of the pre- 
ceding claims, comprising a polyester layer (B) 
adjacent to the layer (A}, characterized In that the 
layer (B) contains inert particles representing by 
weight 0.01 to 2% of the weight of the polyester 

so resin of the layer B and having a median volume 
diameter of between 0.2 micrometres and 2.5 
micrometres. 

6. Films according to Claim 5, in which the par- 
ticles in the layer (B) are derived from the addition of 

55 fine inert filler. 

7. Biaxially oriented multilayer polyester films 
according to one of the preceding claims, charac- 
terized In that the thickness of the layer |A) is less 
than 10 times the median volume diameter of the 

60 particles In the layer (B). 

8. Biaxially oriented multilayer polyester films 
according to one of the preceding claims, charac- 
terized In that the thickness of the layer (B) is equal 
to at least 3 times the median volume diameter x of 

65 the particles present in this layer. 
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9. Biaxially oriented muftilayer polyester films 
according to one of th preceding claims, charac- 
terized in that the layer (A) contains finely divided 
inert particles of median volume diameter y such 
that the ratio f the median volume diameter y/x is 
smaller than or equal to 0.5. 

1 0. Polyester films according to Claim 9 in which 
the inert particles in the layer (A) are derived from 
the addition of fine inert filler. 

1 1 . Polyester films according to one of the pre- 
ceding claims, incorporating two outer layers (A) and 
at least one layer (B). 

1 2. Process for preparing biaxially oriented mul- 
tilayer films which consist of at least two adjacent 
layers (A) and (B), an outer layer (A) having a 
roughness due to domes and peaks such as defined 
in Claim 1, characterized in that at least two poly- 



ester resins are coextruded, one intended to form the 
layer (A) and containing from 0.01 to 0.5% of inert 
particles of median volum diamet r y, the other in- 
tended to form the layer (B) and containing from 

5 0.01 to 2% of inert particles of median volume 
diameter x, x being between 0.5 and 2.5 micro- 
metres, the ratio y/x being smaller than or equal 
to 0.5, the amorphous film resulting from the co- 
extrusion being drawn biaxially in a conventional 

10 manner, the opening of the dies being chosen so that 
after biaxial drawing the thickness of the layer (A) is 
less than 1 0 x and the thickness of the layer (B) is 
equal to at least 3 times the median diameter of the 
filler present in this layer. 

IS 1 3. Uses of the films described in one of Claims 1 
to 1 2, or obtained according to Claim 1 3 to produce 
magnetic tapes. 
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